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Patent Examination Department 
AL Niepodlegiosci 188/192 
00-950 Warszawa, P.O. Box 203 

o. ref.: P-347918/DP 
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NOTIFICATION 

The Polish Patent Office - Patent Examination Department, acting in 
accordance with art. 49 (2) of the Act of 30 th June 2000 - Industrial Property 
Law as subsequently amended (Dz. U. No. 1 19 of 2003, # 1117, amendments: 
Dz. IX of 2004 No. 33 # 286) with respect to the patent application No. P- 
347918 filed on June 6, 2001, hereby notifies that the collected proofs and 
materials may give an evidence of lack of legal conditions for obtaining 
exclusive rights. 

The inventions presented in the a.m. application fail to meet the criteria 
defined in art. 10 of the act of 19 th October 1972 on inventiveness (consolidated 
text published in Dz. U, No. 26 of 1993, #117) applicable in accordance with 
art, 315 (3) of the a.m. Industrial Property Law. 

Patent cannot be granted for both claimed categories, covering a process 
for obtaining a balk mono-crystaliine gallium-containing nitride and apparatus for 
obtaining a balk mono-crystalline gallium-containing nitride, since they result in an 
obvious manner from the known prior art - art. 10 of the law on inventiveness. 

The Patent Office considered the following materials when evaluating the 
present invention: 

(D1) D, Peters "Ammonothermal synthesis of aluminum nitride", Journal of 
Crystal Growth, 104 (1990), pages 41 1-418; 

(D2) A.P. Purdy "Ammonothermal synthesis of cubic gallium nitride", Chem. 
Mater, 1999, 11, pages 1648-1651; 

(D3) D.R. Ketchum, J.W. Koiis "Crystal growth of gallim nitride in supercritical 
ammonia", Journal of Crystal Growth, 222 (January 2001), pages 431- 
434; 

(D4) R. Dwilinski, et al "Exciton photo-luminescence of GaN bulk crystal 
grown by the ammono method", Material Science and Engeneering, B50 
(1997), pages 46-49; 

(D5) R. Dwilihski, et al " On GaN crystallization by ammonothermal method", 
Acta Physica Polonica, A Vol. 90 (1996), pages 763-766; 



(D6) Y.C. Lan, et al " Syntheses and structure of nanocrystalline gallium 
nitride obtained from ammonothermal method using lithium metal as 
mineralizator", Materials Research Bulletin, 35 (2000), pages 2325-2330; 

(D7) N. K). Ikornikova "Gidrotermalnyj sintez kristallov w chloridnych 
sistemach", Izd. Nauka, Moskwa 1975, pages 124-133; 

(D8) T. Penkala "Zarys krystalografii", PWN, Warszawa 1972, page 349; 

(D9) Editor Keshra Sangwal ^Elementary Crystal Growth", Lublin 1994, page 
331; 

(D10) patent No. US 6,177,057. 

As regards a process as defined in the independent claim 1 and in 
dependent claims 2-18, the Polish Patent Office is of the opinion that technical 
features defining the process result in an obvious manner from the prior art. 

Ammonothermal method for synthesis and growth of GaN crystals (also 
A1N and InN crystals) employing supercritical ammonia as a reagent in the 
synthesis of GaN and as a solvent in solvothermal crystal growth is known and 
it is confirmed by the Applicants on page 2 of the specification. 

It is known from the prior art literature that ammonothermal 
crystallization takes place in both acidic environment and alkaline environment 
(by means of making use of acidic mineralizers - ammonium halides and/or 
alkaline alkali metal amides). Depending on the character (acidic or alkaline) of 
a mineralizer used solubility of the complexes formed is different, i,e, it is a 
decreasing or an increasing function of temerature. Chemical solvothermal 
transport takes place from cold zone to hot zone as in the process according to 
the present invention and in (Dl) or in an opposite direction as in (D10) and 
(D2). The first one of the two a.m. possibilities takes place in presence of 
alkaline minaralizer such as KNH2 (for example in case of A1N as in (Dl))* 
The crystallization temperature higher than feedstock dissolution temperature is 
an effect of use of a defined alkaline mineralizer (according to the invention it is 
KNH2). When KJ is used as a mineralizer introducing simultaneously alkali 
metal ions, crystallization will take place in a temperature lower than the 
feedstock dissolution temperature. 

(D3) discloses recrystallization of powdered GaN in presence of 
supercritical solvent NH3 with addition of KNH2 and KJ at temperature 400° 
under the pressure of 2 ? 4 kbar, leading to GaN crystals. Change of a 
composition of the mineralizer containing KNH2 and KJ allows control over the 
rate of growth and the features of crystals. Although variations of temperature 
used during the process did not allow confirmation of transport and 
solvothermal growth in environment of supercritical NH3 in the lower 
temperature zone, creation of big isolated crystals leads to a conclusion that 
mineralization and transport of GaN took place. 



(D2) discloses solvothermal traospot in supercritical HN3 in presence of 
ammonium halides as mineralizers being confirmed by observation of 
crystallization of GaN in the part of the reactor cooler (410-350° C) in 
comparison with the temperature of the remaining part of the reactor (-440° C), 
This finding leeds the authors to the conclusion that crystallization and 
transport of GaN are different to those observed in case of A1N, where 
solubility is a decreasing function of temperature. 

Use of Ga as a starting material and Li, K, and LiNH2 in a process of 
sunthesis and crystallization of GaN at temperature of 500-550° C under the 
pressure of 1-5 kbar is known from (D4) and (D5). 

It is also known to use Ga as starting material and Li (99,9) in a process 
of synthesis and crystallization of GaN in the environment of NH3 at 
temperature of 350-500° C under the pressure of ~2 kbar (D6). 

As it results from the analysis of the documentation of the present 
invention in all experiments potassium amide was used and on that basis it has 
been concluded that also when other mineralizers will be used the solvothermal 
transport will take place in the same direction and such a conclusion is not 
justified in view of the above discussed aspects of the process. 

As regards apparatus according to the invention as defined in claims 19- 
24, in the opinion of the Polish Patent Office it is an obvious solution in view of 
the prior art. 

Apparatus of analogous construction, comprising autoclave for producing 
a supercritical solvent, equipped with installation for stabilizing a convection 
flow, comprising also a furnace with heating and/or cooling units are known, 
for example from (D7), (D8) and (D9) and used for synthesis and technologies 
of crystal formation. The a.m. prior art publications relate to a hyrothermal 
method being a specific example of solvothermal method when water is used as 
a solvent, so as ammonothermal method is another specific example of 
solvothermal method when NH3 is used as a solvent. 

The mere fact that hot temperature zone of the furnace coincides with 
crystallization zone of the autoclave with heating and/or cooling units, while 
lower temperature zone coincides with the dissolution zone of the autoclave 
(claims 20 and 21) does not prove unobviousness of the apparatus, but instead it 
is an obvious consequence of the conditions under which the process is carried 
out. The same remark applies to claims 22-24. 

The Applicants are invited to present an opinion concerning the 
objections raised by the Polish Patent Office 



within one month time-limit 
calculated from the date of receiving 
the present Notification 



In case no reply is submitted within the time limit defined above aand the 
Patent Office will not change its position, a decision will be taken in accordance 
with art. 49 (1) of the a.m. Industrial Property Law. 



Addressee: 
Ms. Ewa Malewska 
Patent Attorney 
P.O. Box: 613 
00-950 Warszawa 1 



/-/signature illegible 
E. Piskorska, Eng 
Chief Specialist 
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URZAD PATENTOWY 
RZECZYPOSPOLITEJ POLSKIEJ 
Departament Badan Patentowych 

Al. Niepodleg+osci 188/192 
00-950 Warszawa, skr. poczt. 203 

Nr P.347918/DP 
Wasz znak;i/98840 

Z AWi ADO M I EN I E 



Urz^d Patentowy RP - Departament Badan Patentowych dzia+aj^c na podstawie 
art 49 ust 2 ustawy z dnia 30 czerwca 2000r, Prawo w+asnosci przernystowej 
(dz. U. z 2003r Nr 119, poz.1117 zm, Dz. IK z 2004r Nr. 33. Poz. 286) w 
zwi^zku z dokonaniem w dniu 06 06 2001 r. zgloszenia wynalazku oznaczone- 
go numerem P. 34791 8 stwierdza, ze zebrane dowody i materia+y mog4 
swiadczyc o istnieniu przeszkod do uzyskania patentu. 

Wynalazki uj^te w zg+oszeniu nie spetniaj^ wymogow art 10 ustawy z dnia 19 
pazdziernika 1972r o wynalazczosci (tekst jednolity D.U.nr 26, poz 117 z 
1993r) maj^cymi zastosowanie na podstawie art 315 ust. 3 w/w ustawy Prawo 
w+asnosci przemystowej. 

Projekt zdaniem Urz^du nie nadaje si$ do opatentowania, w kategoriach: spo- 
sobu otrzymywania obj^tosciowego monokryszta+u azotku zawieraj^cego gal i 
urz4dzenia do otrzymywania monokrysztafu azotku zawieraj^cego gal, ponie- 
waz wynika jako rozwigzanie oczywiste ze znanego stanu techniki art. 10 usta- 
wy o wynalazczosci. 

Urz^d wskazuje na nw. materia-fy brane pod uwaqg pr z y ocenie wynalazku; 

(Dl) D. Peters ,,Ammonothermal synthesis of aluminium nitride" Journal of Cry- 
stal Growth 1 04 (1 990) str 41 1 -41 8 

(D2) A. P. Purdy „Ammonothermai synthesis of cubic gallium nitride" Chem, Ma- 
ter. 1999, 1 1 , str. 1648-1651 

(D3) D.R. Ketchum, J.W. Koiis ^Crystal growth of galium nitride in supercritical 
ammonia" Journal of Crystal Growth 222 (Styczen 2001) str. 431-434 



(D4) R. Dwilinski i inni „Exciton photo-lumunescence of GaN bulk crystal grown 
by the Ammono method" Materials Science and Engineering B50 (1997) str. 46- 
49 

(D5) R. Dwilinski i inni „On GaN crystallization by ammonothermal method" Acta 
Physica Polonica A Vol 90 (1 996)str. 763-766 

(D6) Y.C.Lan i inni ^Syntheses and structure of nanocrystalline gallium nitride 
obtained from ammonothermal method using lithium metal as mineraiizator" 
Materials Research Bulletin 35 (2000) str. 2325-2330 

(D7)N.JU. Ikornikowa „Gidrotermalnyj sintez kristattow w chtoridnych sistemach' 1 
izd, Nauka Moskwa 1 975r str. 1 24-1 33 

(D8) T. Penkala „Zarys krystalografiP' PWN Warszawa 1 972 r, str 349 

(D9) red. Keshra Sangwat ^Elementary Crystal Growth" Lublin 1 994r str 331 

(D10) opis patentowy USA 61 77 057 

W odniesieniu do sposobu opisanego w zastrzezeniu niezaleznym nr 1 i za- 
strzezemach zaleznych nr 2-18 Urz^d stwierdza, ze cechy techniczne ktorymi 
opisano ww. sposob wynikaj^ w sposob oczywisty ze znanego stanu techniki. 

Ammonotermalna metoda syntezy i wzrostu krysztaiow GaN (oraz AIN, InN) z 
zastosowaniem nadkrytycznego amoniaku jako reagenta przy syntezie oraz ja- 
ko rozpuszczalnika przy wzroscie solwotermalnym jest znana, co podaje row- 
niez sam Zg+aszaj^cy na str. 2 opisu. 

Z literatury wiadomo, ze krystalizacja ammonotermalna przebiega przy zasto- 
sowaniu zarowno srodowiska kwasnego jak i zasadowego (przy zastosowaniu 
kwasnych mineralizatorow haiogenkow amonu i/lub zasadowych amidkow me- 
tafi alkalicznych). W zaleznosci od rodzaju (kwasny lub zasadowy) zastosowane- 
go mineralizatora rozpuszcalnosc powstaj^cych kompleksow jest rozna, tzn. 
jest malej^c^ lub rosn^c^ funkcjq temperatury. Transport chemiczny solwoter- 
malny zachodzi od strefy zimnej do gor4cej jak w wynalazku i w (Dl), lub od- 
wrotnie jak w (D10) i w (D2). Pierwszy ww. przypadek przebiega z zastosowa- 
niem zasadowego mineralizatora jakim jest KNH2(np. w przypadku AIN patrz 
(Dl)). Temperatura krystalizacji wyzsza niz temperatura rozpuszczania mate- 
ria+u zrodtowego jest wynikiem zastosowania okreslonego zasadowego mine- 
ralizatora (wed+ug wynalazku KNH2). Jezeli w roli mineralizatora wprowadzajq- 
cego jednoczesnie jon metalu alkalicznego zastosuje si? KJ, wowczas krystali- 
zacja b^dzie nast^powa+a w temperaturze nizszej niz temperatura rozpuszcza- 
nia. 



Z (D3) znana jest rekrystalizacja proszkowego GaN w srodowisku rozpuszczal- 
nika nadkrytycznego NH3 zawieraj^cego KNH2 i KJ w temperaturze 400° pod 
cisnieniem 2,4 kbar z uzyskaniem krysztatow GaN, Doborem sk+adnikow mine- 
ralizatora KNH2 i KJ mozna byto wp+ywac na szybkosc tworzenia i rodzaj krysz- 
ta+6w. Jakkoiwiek zmiana temperatury zastosowana podczas prowadzenia pro- 
cesu nie pozwoli+a na stwierdzenie wyst^pienia transportu i wzrostu solwoter- 
malnego w nadkrytycznym NH3 w obszarze nizszych temperatur, to jednak 
tworzenie si<* duzych izolowanych kryszta+ow pozwala wyci^gn^c wniosek, ze 
mineralizacja i transport GaN miafy miejsce. 

W (D2) stwierdzono wyst<?powanie transportu solwotermalnego w nadkrytycz- 
nym NH3 z zastosowaniem halogenkow amonu jako mineralizatorow na pod- 
stawie zaobserwowanej krystalizacji GaN w ch+odniejszej cz^sci reaktora (410- 
350° C) w stosunku do pozosta+ej o temp -440° C. Na tej podstawie autorzy 
stwierdzajq, ze krystalizacja i transport GaN s$ inne niz w przypadku AIN, gdzie 
rozpuszczalnosc jest maiejac^ funkcj^ temperatury. 

Zastosowanie Ga jako materia+u wyjsciowego oraz Li, K, i LiNH2 w procesie 
syntezy i krystalizacji GaN w warunkach temperatury 500-55G°C pod cisnieniem 
1 -5 kbar znane jest z (D4) i (D5). 

Znane jest rowniez zastosowanie Ga- materia+u wyjsciowego oraz Li(99,9) w 
procesie syntezy i krystalizacji GaN w srodowisku NH3 w temp. 350-500°C pod 
cisnieniem — 2 kbar z (D6) 

Jak wynika z analizy tresci dokumentow wynalazku wszystkie badania przepro- 
wadzono z amidkiem potasu i na tej podstawie stwierdzono, ze rowniez z in- 
nymi mineralizatorami transport solwotermalny b^dzie mial taki sam kierunek, 
co (biorqc pod uwag^ powyzsze ) nie jest uzasadnione. 

W odniesieniu do urz^dzenia wed+ug wynalazku przedstawionego w zastrzeze- 
niach nr 19-24, zdaniem Urz^du wynika ono jako rozwi^zanie oczywiste ze 
znanego stanu techniki. 

Urz^dzenia o analogicznej konstrukcji zawieraj^ce autoklaw do wytworzenia 
nadkrytycznego rozpuszczalnika, wyposazony w mstalacj^ do ustalenia prze- 
p-b/wu konwekcyjnego oraz z pieca z urz^dzeniami grzewczymi i/iub chiodz^- 



rvmi sa znane i stosowane do prowad Z enia syntezy i technologii otrzymywania 
cym, sa znane , stos pub | ika cje dotycza metody hydrotermal- 

T Z s— e z ze 6m "ypadek'metody soK—nei w6wczas kiedy 
"XZzLL Jes, woda Cpodoonie Jak metoda a—a, > J.s 
szczegolnym, przypadkiem tej metody przy zastosowamu NH3 jako rozpusz 
czalnika). 

Sam fakt ze strefa wysokotemperaturowa pieca pokrywa sie ze strefa krystali- 
Z a~u z urzadzeniam; orzejnymi i„u b chtodzacymk zas stre a ^n.sko- 
emperaturowa- ze strefa rozpuszczania autok.awu Jw. (zastrzezen.a nr 20 , 21 
tanowi, zdaniem Urzedu o nieoczywistosci urzadzenia, lecz wymka wprost 
w runkow prowadzonego procesu. To samo dotyczy tresci zastrzezen nr 22- 



24. 



W sprawie przedstawionych wyzej zarzutow Urz^d Patentowy RP - Departament 
Badan Patentowych wzywa do wypowiedzenia sie 



w terminiejedr^g^^ 



W przypadku gdy zgtaszajaxy nie wypowie si, w podanym wyzej terrninie, a 
Urzad Patentowy nie zmieni swojego stanowiska, decyzja zostan.e podjeta na 
podstawie art 49 ust 1 ustawy Prawo wtasnosci przemyslowej. 



Otrzymuje: 
Rzecznik pat. 
Ewa Malewska 
Skr. Poczt.61 3 
00-950 Warszawa 1 



